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Disazopigmente, Verfahren zu deren Herstellung und Verwendung 



Es wurde gefundeti, dass man zu neuen wertvollen Disazopig- 
menten der Fortnel 

COCH^ COCH^ • 

I ^ I ^ . I . 

R-N-N-CHCONH-A-NHCOCH-N=N-R 

gelangt, worin A einen Phenylen- oder Naphthylenrest und R 
einen aromatischen Rest, enthaltend eine cyclisch gebundene 
-CONH-Gruppe, bedeuten, wenn man eine Diazo- oder Diazoamino- 
verbindung eines Amins der Formel R-NH2 mit einer Kupplungs- 
komponente der Formel 

CH2COCH2CONH-A-NHCOCH2COCH2 II 
im Molverhaitnis 2:1 kuppelt. 

0 

Bevorzugt sind Farbstoffe der Formel I, worin A einen 1,4- 
Phenylen- oder 1,5-Naphthylenrest, wobei der Phenylenrest 
noch durch Halogenatome , Alkyl- oder Alkoxygruppen enthaltend 
1-4 C-Atome substituiert sein kann^und worin R einen aromati- 
schen Rest bedeutet, der einen 5- oder 6-gliedrigen Heteroring 
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welcher die Gruppe -CONH- als Bestandteil des Ringes ent- 
hait, aufweist. 



Von besonderem Interesse sind Disazopigmente der Formel 

•1 



D-X^-N=N-CH-CD-NH- 
2 I 



CO - ch: 



worin D ein Ringsystem der Formel 





X 



H 



Oder 



X 




CH, 
I 3 



Z sine Gruppe der Formel -NRj^-, -OCH-, -O-CH2-, -CO-NH-, 

-NH-CO- Oder -0-, 
R ein H-Atom, eine Alkylgruppe enthaltend 1 bis 4 C-Atome 

eine Cycloalkyl- oder eine gegebenenfalls durch Halogen 

atome, Alkyl- oder Alkoxygruppen, enthaltend 1 bis 4 C- 

Atome, substituierte Phenylgruppe , 
Xj^ ein H-Atom, ein Halogenatom, eine Alkyl- oder Alkoxy- 

gruppe, enthaltend 1 bis 4 C-Atome oder eine Phenoxy- 

gruppe, 

Xg eine direkte Bindung, eine Phenyl- oder Benzoylamino- 

gruppe, 

Yj^ und Zj^, H Oder Halogenatome , Alkyl- oder Alkoxygruppen, 
enthaltend 1 bis 4 C-Atome, bedeuten. 



Besonders bevorzugt sind Pigmente der Formeln 
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NN-CH-CO-NH- 
CO-CH^ 



H 



_ 2 




W=N-CH-CO-NH- 
CO-CHo 




und 



CH^ 



worin Z2 eine Gruppe der Formel -NR^-, -CHCH-, 

-O-CH2 bedeutet und 
Xj, Yj^, Zj^ und die angegebene Bedeutung haberi. 



Man geht vorzugsweise von Diazokomponenten der Formel R-NH2 
aus, worin R einen aromatischen Rest bedeutet, der einen 5- 
dder 6-gliedrigen Heteroring enthait, welcher eine -CONH- 
Gruppe als Bestandteil aufweist. 

Besoriders bevorzugt sind Diazokomponenten der Formel 




I 

H 



C=0 



-X2-NH2 
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und insbesondere solche der Formel 




V7obei in den angegebenen Forme In R^, X^, X2 und Z die an- 
gegebene Bedeutung haben. 

Ebenfalls von Interesse sind Chinazolone der Formel 

0 




worin und X2 die angegebene Bedeutung haben und ein 
H-Atom, eine Hydroxylgruppe , eine Alkylgruppe, enthaltend 
1-4 Kohlenstoffatome oder eine Phenylgruppe bedeutet, oder 
solche der Formel 



0 




worin und Wasserstoff- oder Halogenatome, Alkyl- 
oder Alkoxygruppen, enthaltend 1-4 Kohlenstoffatome oder 
eine Phenoxygruppe bedeuten, sowie Phenmorpholone der 
Formel 
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worin X^^ und X2 die angegebene Bedeutung haben, femer 
Aminchinolone der Forme 1 




worin X^^ und X2 die angegebene Bedeutung haben. 

Als Beispiole seien genannt: 

S-Amino-benzimidazolon 

S-Amino-l-methyl-benzimidazolon 

S-Amino-l-n-butyl-benzimidazolon 

S-Amino-l-phenyl-benzimidazolon 

5-Amino-l-p-chlorphenyl-benziinidazolon 

5-Amino-l"p-inethylphenyl-benzimidazolon 

5 -Amino - 1 - p -me thoxy phenyl -b enzimi d a zo 1 on 

5-Amino-l-p-acetylaminophenyl-benzimidazolon 

5-Amino- 6- chlor-benzimidazolon 

5-Amino-l-aethyl-benzimidazolon 

5-Amino-l-n-propyl-benzimidazolon 

5-Amino- 1-isopropyl-benzimidazolon 

5-Amino-l-cyclohexyl-benzimidazolon 
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5-Ainino-6-broTn-benziinida2olon 
S-Amino-G-methyl-benzimidazolon 
5 - Amino - 6 -me t h oxy - b en 2 im i d a z o 1 on 

5- Amino-'S-aethoxy-benzimidazolon 

6- Amino-ben20xazolon 

5- Amino-benzoxazolon 

6- Ainino-5-chlor-benzoxa2olon 

5- Amino-'S-methyl-benzoxazolon 
..A-Aminor china z.olQn:!:L4_ 

6- Amino-2 -methyl- china2olon-4 
6-Amino-2 -me thoxy- china2olon-4 
6-Amino-7-chlor-2 -methyl -chinazolon-4 
6-Amino- 2 - phenyl - china zolon-4 
6-Amino-2 (4 ' -methoxyphenyl) -chinazolon-4 

6- Amino-2 (4' -methyl phenyl) -china2olon-4 

7- Amino-china2olon-4 

2- (4 '-Aminophenyl)-china2olon-4 

2- (3 *-Aminophenyl)- chinazolon-4 

2- (4 ^ -Amino-3 'me thoxyphenyl) -chinazolon-4 

2- (4 ' -Amino-3 ' -chlorphenyl) -chinazolon-4 

2- (3 ' -Amino-4 * -methylphenyl) -chinazolon-4 

2- (3 '-Amino-4' -chlorphenyl)-china2olon-4 

6- Amino-2 ,4-dihydroxychinazolin 

7- Amino-2 ,4-dihydroxychinazolin 
7 -Amino - phenmor pho 1 on- 3 
6-Amino-phenmorpholon-3 

6- Amino-8-chlor-phenmorpholon-3 

7- Amino-6-chlor-phenmorpholon-3 
7-Amino-6-nitro-phenmorpholon-3 
7-Amino-6-methyl-phenmorpholon-3 
7-Amino-6-methoxy-phenymorpholon-3 
6 - Amino - 4 -me thy 1 - chino 1 on - 2 
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7-AminQ-4,6-diTnethyl-chinolon-2 

6- Amino- 7 - chlor-4-ine thyl - chin61on-2 

7 -Amino - 4 -me thy 1 - 6 -me thoxy- chino 1 on - 2 

7- Amino-6-chlor-4-methyl-*chinolon-2 
7-Amino-4-methyl-chinolon-2 

7 -Amino- 4 , 8 - d ime thy 1 - chino 1 on- 2 
7-Amino-6-phenoxy-4-methyl-chinolon-2 
''6^Mxn6~57'8"^iaet^ 

6-Amino- 7 , 8 -benzo -4-me thy 1 - chino 1 on- 2 

6-Amino-2 ,3-dihydroxychinoxalin, sowie 

5- (4 ' -Amino-benzoylamino) -benr.imidazolon 

5- (3 ' -Amino-benzoylamino) -benzimidazolon 

5- (3 ' -Amino-4 ' - chlor-benzoy lamino) -benzimidazolon 

5- (3 • -Amino-4 ' -me thyl-benzoylamino) -benzimidazolon 

Die erwShnten Diazokomponenten stellen bekannte Ver- 
bindungen dar. 

Die Diazotierung erfolgt nach bekannten Methoden. 
Besonders bevorzugt sind Kupplungskomponenten der Formel 
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Worin Y^^ und Z^^ die angegebene Bedeutung haben. 

Man erhalt die Kupplungskomponente auf einfache Weise 
durch Einwirkung von Diketen oder Acetessigester auf 
die entsprechenden Diamine, wie z.B.: 

1.4- Phenyleridiainin 
2-Chlor- 1, 4-phen3dendiainin 
2-Me thy 1- 1 , 4-phenylendiamin 
2-Methoxy- 1 , A -phenyl end iamin 
2-Aethoxy- 1 , 4- phenyl endiamin 
2-Propoxy- 1 , 4- phenyl endiamin 

2- I sopropoxy- 1 , 4- phenylendiamin 
2-Butoxy- 1 , 4- phenylendiamin 

2 . 5- Dichlor- 1 , 4- phenylendiamin 
2 , 5-Dibrom- 1 , 4- phenylendiamin 

2 , 5- Dimethyl- 1, 4- phenylendiamin 
2 , 5- Dimethoxy- 1 , 4- phenylendiamin 
2 , 5- Diathoxy- 1, 4- phenylendiamin 
2-Methoxy- 5- a thoxy- 1, 4- phenylendiamin 
2-Me t hoxy- 5- pr opoxy- 1 , 4- phenylendiamin 

2.5- Dipropoxy-l,4-phenylendiamin 
2-Chlor-5-methyl-l,4-phenylendiamin 
2-Chlor-5^roethoxy- 1 , 4-pheny lendiamin 
2.Chlor-5-athoxy-l,4. phenylendiamin 
2-Methyl-5-methoxy-l,4-phenylendiamin 
2-Methy 1-5-athoxy- 1 , 4-pheny lendiamin 

2 . 6- Dichlor- 1 , 4-pheny lendiamin 
2,3, 6-Trichlor- 1 , 4-pheny lendiamin 
2,3,5, 6-Te trachlor- 1 , 4-pheny lendiamin 
2,3,5, 6-Te tramethy 1 - 1 , 4-pheny lendiam3.n 
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1,3-PhenylendLamin 
4-Chlor-l,3-phenylendiamin 
4-Methyl-l ,3-phenylendiamin 
4-Methoxy- 1 ,3-phenylendLamin 

2 .5- Dichlor-l ,3-phenylendiamin 

4. 6- Dichlor-l,3-phenylendlamLn 
4, 6-Dimethyl-l,3-phenylendiamin 
1 , 5-Naphthy lendiamin 



Die Rupplung findet vorzugsweise in schwach saurem Medium 
statt, zweckmSssig in Gegenvart gebrauchlicher , die Kupplung 
fSrdernder MitteL- Als solche seien insbesondere Dispergier- 
mittel genannt, beispielsweise Aralky Isulf onate , wie Dodecyl- 
benzolsulf onat , oder 1,1' -Dinaphthy lmethan-2 , 2 ' -disulf on- 
sMure Oder Polykondensationsprodukte von Alkylenoxyden. Die 
Dispersion der Kupplungskomponente kann auch vorteilhaft 
Schutzkolloide, beispielsweise Methy Icellulose oder kleinere 
Mengen inerter, in Wasser schwer Ibslicher oder unlBsrlicher 
organischer LSsungsraittel enthalten, beispielsweise gegebenen 

falls halogenierte oder nitrierte aromatische Kohlenwasser- 
stoffe, wie Benzol, Toluol, Xylol, Chlorbenzol, Dichlor- 
benzol oder Nitrobenzol, sowie aliphatische Halogenkohlen- 
^s^asserstoffe, wie z.B. Tetrachlorkohlenstoff oder Trichlor- 
athylen, ferner mit Wasser mis chbare organische Lbsungs- 
mittel, wie Aceton, Methy lathy Iketon, Methanol, Aethanol 
Oder Isopropanol oder vorzugsweise Dimethylformamid. 

Man kann die Kupplung auch vorteilhaft in der Weise durch- 
fUhren, dass man eine saure Lbsung des Diazoniurasalzes 
mit einer alkalischen Lbsung der Kupplungskomponente in 
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einer Mischdllse kontinuierlich vereinigt, \^obei eine 
sofortige Kupplung der Komponenten erf olgt . Es ist darauf 
zu achten, dass Diazokomponente und Kupplungskomponente 
in aquimolekularen Mengen in der Mischdlise vorhanden sind, 
wobei es sich als vorteilhaft erweist, einen gerlngen 
Ueberschuss der Diazokomponente zu verwenden. Dies wird 
am einfachsten durch Kontrolle des Pj^-Wertes der FlUssig- 
keit in der Mischdlise bewirkt. Auch ist in der Misch- 

dUse fUr eine starke Durchwirbelung der beiden LBsungen 
zu sorgen. Die entstandene Farbstoff dispersion wird der Misch 
dlise laufend entzogen und der Farbstoff durch Filtration ab- 
getrennt . 

Dank ihrer Unltislichkeit konnen die erhaltenen Pigmente aus 
den Reaktionsgemischen durch Abfiltrieren isoliert werden. Es 
erweist sich als vorteilhaft, die eihaltenen Pigmente mit 
einem, vorzugsweise liber 100°C siedenden, organischen Losungs 
mittel nachzubehandeln. Als besonders geeignete erweisen 
sich, durch 'Halogenatome, Alkyl- oder Nitrogruppen substitu- 
ierte Benzole, wie Xylole, Chlorbenzol, o-Dichlorbenzol oder 
Nitrobenzol sowie Pyridinbasen, 'wie Pyridin, Picolin oder 
Chinolin, ferner Ketone, wie Cyclohexanon, Aether, wie Aethy- 
lenglykolmonomethyl- oder monoathy lather , Amide, wie Dimethyl 
formamid oder N-Methyl-pyrrolidon, sowie Sulfoxon. 

Die Nachbehandlung erfolgt vorzugsweise durch Erhitzen des 
Pigmentes im L^sungsmittel auf 100 bis 150°C, wobei in vielen 
Fallen eine KornvergrBberung eintritt, was sich gUnstig auf 

die Licht- und Migrationsechtheit der erhaltenen Pigmente aus- 
wirkt . 
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Man kann die Kupplung auch in der Weise durchfUhren, dass 
man eine Diazoaminoverbindung des Amins R-NH2 niit dem Di- 
acetoacetylarylendiamin in einem organischen LSsungsmittel , 
gegebenenfalls in einem wassrig-organischen LBsungsmittel, 
vorzugisweise in Gegenwart einer SSure, erhitzt. 

Die verfahrensgemass zu verwendenden Diazoaminoverbindungen 
warden erhalten nach bekannten Verfahren durch Kupplung 
des Diazoniumsalzes mit einem primSren oder vorzugsweise 
mit einem sekundMren Amin. FUr diesen' Zweck eignen sich 
die" verschiedensten Amine, beispielsweise aliphatische 
Amine, wie Methylamin, Aetliylamin, Aethanolamin, Propyl- 
amin, Butylamin, Hexylamin und insbesondere Dimethylamin, 
Diathylamin, Diathanolamin, MethylSthanolamin , Dipropyl- 
amin oder Dibutylamin, Aminoessigsaure , Methylamino- 
essigsSure , ButylaminoessigsSure , Aminos t bans u If on- 

sSure, MethylaminoathansulfosSure, GuanylSthansulfosaure, /3- 
Aminoathyischvefelsaure, aliphatische Amine wie Cyclohexyl- 
amin,. N-Methylcyclohexylamin, Dicyclohexylamin, aromatische 
Amine, wie 4-Aminobenzoesaure , SulfanilsSure , 4-Sul£o-2- 
aminobenzoesSure, (4-Sulfophenyl) -guanidin, 4-N-Methylamino- 
benzosSure, 4-Aethylaminobenzoesaure , 1-Aminonaphthalinsulf o- 
sSure, l-Aminonaphthalin-2,4-disulfonsaure, heterocyclische 
Amine wie Piper idin, Morpholin, Pyrrolidin, Dihydroindol und 
schliesslich auch Natriumcyanamid oder Dicyandiamid. 

In der Kegel sind die erhaltenen Diazoaminoverbindungen in 
kaltem Wasser schwer Ibslich und kbnnen, gegebenenfalls nach 
Aussalzen in kristallisierter Form aus dem Reaktionsmedium 
abgetrennt werden. In vielen Fallen kbnnen die feuchten Press 
kuchen fUr die we it ere Urasetzung verwendet werden. In einzel- 
nen Fallen kann es sich als zweckmassig erweisen, die Diazo- 
amide vorgSngig der Umsetzung durch Va^uumtrocknuhg zu ent- 
wassern oder nach Auf schlammung des feuchten Presskuchens in 
einem Lbsungsmittel das Wasser durch azeotrope Destination 
zu entfernen. 
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Die Kupplung der Diazoaminoverbindung mir dcm Kaphthol erfolgt 
in einem organischen LSsungsmittel, beispielsweise Chlorbenzol, 
o-Dichlorbenzol, Nitrobenzol, Pyridin, AethylenglykoL, Aethy- 
lengLykolmonomethyl- oder monoathylather , Dimethylformaniid, 
N-Methylpyrrolidon, Ameisensaure oder Essigsaure. Bei Ver- 
wendung von Lbsungstnitteln, die mit Wasser mischbar sind, 
ist es nicht nbtig, die Diazoaminoverbindung in wasserfreier 
Form zu verweuden . Es kannen beispielsweise die wasserfeuch- 
ten Nutschkuchen verwendet v/erden. Die der Kupplung voraus- 
gehende Spaltung der Diazoaminoverbindung erfolgt in saurem 
Medium. Verwendet man neutrale Lbsungsmittel, so ist die Zu- 
gabe einer Saure, beispielsweise Chlorwasserstof f ,. Schwefel- 
saure, Ameisensaure, Essigsaure, ChloressigsSure oder Propion- 
saure erf order lich. 

Die Kupplung wird zweckmSssig in der WSrme , vorzugsweise bei 
Temperaturen zwischen 80 bis 180°C durchgeflihrt und verlauft 
im allgemeinen sehr rasch und vollSwar.dig. 

Schliesslich kann die Kupplung auch so vollzogen werden, dass 
man das Amin ' mit der Kupplungskomponente im Mol- 

verhaltnis 2 : 1 in einem organischen Lb'sungsmittel suspendiert 
und mit einem diazotierenden Mittel, insbesondere einem Ester 
der Salpetersaure, wie Methyl-, Aethyl-, Butyl-, Amyl- oder 
Oktylnitrit behandelt. ' 

Die neuen Farbstoffe stellen wertvolle Pigmente dar, welche 
in feinverteilter Form zum Pigmentieren von hochraolekularera 
organischem Material verwendet werden kbnnen, z.B. Cellulose- 
fithern und -estern, Superpolyamiden bzw. Superpolyurethanen . 
Oder Polyestern, Acety Icellulose , Nitrocellulose, natUrlichen 
Harzen oder Kunstharzen, wie Polymer isationsharzen oder Kon- 
densationsharzen, z.B. Arainoplasten, insbesondere Harnstoff- 
und Melamin-Formaldehydharzen, Alkydharzen, Phenoplasten, 
Polycarbonaten, Polyolefinen, wie Polystyrol, Polyvinyl- 
chlorid, PolySthylen, Polyprcpylen , Polyacrylnitril, Poly- 
acrylsSureester, Gummi, Casein, Silikon und Silikonharzen, 
einzeln oder in Mischungen. 

•5 09819/1013 
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Dabei spielt es keine Rolle,' ob dif; erwflhutcn hocti -molekularen 
Verbindungen als plastische Massen, Schmelzen oder in Form von 
Spinnlt)sungen , Lacken, Anstrichstoff en, oder Druckfarben vor- 
liegen. Je nach Verwendungsz-weck erweist es sich als vorteil- 
haft, die neuen Pigmente als Toner oder in Form von Praparaten 
zu verwenden. 

Die Praparate kBnnen beispielsweise neben dem Reinpigment noch 
Naturharze, . beispielsweise Abietinsaure oder deren Ester, 
Aethylcellulose, Celluloseacetobutyrat , Erdalkalisalze hBherer 
Fettsauren, Fettatnine, beispielsx^^eise Stearylamin oder Rosin- 
amin, Viny Ichlorid-Vinylacetat-Kopolymerisate , Polyacrylnitril 
oder Polyterpenharze oder wasserlSsliche Farbstoffe, beispiels- 
V7eise Farbstoff sulfonsauren oder deren Erdalkalisalze enthalten 

Die erf indungsgemassen Farbstoffe zeichnen sich durch Preis- 
glinstigkeit , eine gute Licht-, Migrations- und Wetterechtheit 
aus. Gegenliber bekannten Disazopigmenten, die durch Kupplung 
isomerer Dichloraniline mit Bis-acetoacetyl-arylendiaminen 
erhalten. werden, zeichnen sie sich durch ihre vorzUgliche 
Wetterechtheit aus. 

In den nachf olgenden Beispielen bedeuten die Telle, sofern 
nichts anderes angegeben wird, Gewichts telle , die Prozente 
Gewichtsprozente , und die Temperaturen sind in Celsiusgraden 
angegeben. 
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Beispiel 1 



1,63 Teile l-Methyl-5-amino-benzimidazolon werden in 75 
Vol.-Teilen Eiswasser mit 2,5 Vol.-Teilen konz. SalzsSure 
und 5 Vol.-Teilen 2n-Natriumnitritlbsung diazotiert. 
1,52 Teile 1, 4- Dimethyl- 2, 5- diacetoacetylamino- benzol wer- 
den in 100 Vol.-Teilen Dimethylf ormamid vorgelegt. Dem Ge- 
misch werden noch 3,3 Teile wasserfreies Natriumacetat 
zugegeben. Dann wird bei Raumtemperatur die Diazolbsung 
in 1/2 Stunde zugetropft. Man rUhrt noch einige Stunden, 
filtriert dann das gebildete Pigment ab, wascht es mit 
Wasser und Methylalkohol und trocknet es, Man erhalt 
2,5 Teile eines hartkamigen, orangen Pulvers. Durch kur- 
zes Erhitzen in 100 Vol.-Teilen N-Methylpyrrolidon wird 
das Pigment in eine kristallisierte, weiche und koloristisch 
brauchbare Form gebracht. Das Pigment farbt Polyvinyl- 
chlorid in reinem und farbstarkem Gelbton von sehr guter 
Migrations- und guter Lichtechtheit . Das Pigment entspricht 
der Formel 
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In nachstehender Tabelle sind weitere Farbstoffe beschrie- 
ben, die durch Kuppeln des in Kolonne I aufgefUhrten 
Amins mit den Bisacetessigaryliden der Diamine der Kolonne 
II erhalten werden. Kolonne III gibt den Farbton der mit 
0,2% dieser Pigmente gefSrbten PVC-Folie an. . 
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Nr. 


I 

Diazokomponente 


II 

Bis-acetoacetylverb . von 


III 


2 


4-Me thy 1- 6- cnlor- 7- 
aminochinolon- (2) 


A'-Lnxor-3-meunoxy-x $ *+- 
pheny lendiamin 


gelb 


3 


4-Methyl- 6- amino- 7- 
chlorchinolon- (2) 


11 


orange 


4 


2- (4 ' - Aminophenyl) - 
chinazolon- (4) 


II 


gelb 


5 


4, 6- Dimethyl- 7- 
aminochinolon- (2) 


It 


gelb 


6 


5- Amino- 6- me thoxy- 
benzimida zoloii 


II 


orange 


7 


5 -Amino -ben 2 imi da - 
20 Ion 


II 


gelb 


8 


6- Amino- china zolon- 
(4) 


ft 


gelb 


9 


1-Methyl- 5- amino- 
benzimidazolon 


11 


gelb 


10 


If 


2-Methoxy-l,4-phenylen- 
diamin 


gelb 


11 


11 


2 , 5- Dichlor- 1 , 4- phenylen- 

diamin 


gelb 


12 


II 


2- Chlor- 5-me thyl- 1 , 4- 

phenylendiamin 


gelb 


13 


ti 


2- Chlor- 1 , 4- phenylen- 
diamin 


gelb 


14 


6-Methoxy-7-amino- 
phenmorpholon- (3) 


2- Chi or- 5-me thy 1- 1 , 4- pheny- 
lendiamin 


rotgelb 


15 


6-Me thyl- 7- amino- 
phenmorpholon- (3) 


If 


gelb 


16 


7-Amino-phenmorpho- 
Ion- (3) 


II 


gelb 


17 


6-Methoxy- 7- amino- 
phenmorpholcn- (3) 


2 , 5- Dichlor- 1 , 4- phenylen- 
diamin 


rotgelb 


18 


6-Chlor-7-amino- 
phenmorpholon- (3) 


II 


grllngelb 


19 


6-Me thyl- 7-amino- 
pheumorpholon- (3) 


II 


gelb 


20 


7-Amino-phenmor- 
pholon- (3) 




gelb 



5 
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Nr. 


Diazokomponente 


Bis-acetoacetylverb. von 




21 


6-Methoxy-7-amino- . 
.pheninorpholon-(3) 


2 , 5 -Dime thy 1 - 1 , 4- phenyl end iamin 


orange 


22 


6 - Chi or - 7 -amino - 
phenmorpholon- (3) 


II 


orange 


23 


6 -Me thy 1-7-amino- 
pheninorpholon- (3) 


II 


orange 


24 


7 Amino - phenrao r - 
pholon-(3) 


II 


gelb 


25 


4 -Me thy 1 - 7 - amino - 
chinoToTi- ^2^ 


£^ LicLijr xciiuxauixii 


grunge ID 


26 


ft 




gexD 


27 


ft 


fc» l-illJLUJL J. J H piiCliy J-CLlUXClIUXXL 


gexD 


28 


II 


1 , 5 - Di amin ona ph tha 1 in 


orange 


29 


ri 


2,5-Dimethyl-l,4-phenylendiamin 


orange 


30 


tf 


2 , 5-Dichlor-l ,4- pheny lend iamin 


grilngelb 


31 


II 


2-Chlor-5 -me thy 1 -1,4- pheny len - 

diaiiiin 


gelb 


32 


II 


2 - Chlor- 5 -me thoxy- 1 , 4-phenylen- 
diamin 


gelb 


33 


It 


2 -me thyl - 5 -me thoxy- 1,4- pheny 1 en - 
d iamin 


orange 


34 


11 


2 , 5-Dime thoxy- 1 , 4- phenylendiamin 


rotorange 


35 


4, 6-Dimethyl-7-amino- 
chinolon-(2) 


1 ,4-Phenylendiamin 


gelb 


36 


II 


2 -Me thy 1 - 5 - Chi or- 1 , 4- pheny lend i - 
amin 


gelb 


37 


4 , 8 - Dime thy 1 - 7 - amino - 
chinolon-(2) 


1,4- Pheny 1 end iamin 


gelb 


38 


It 


2-Chlor-5 -me thyl -1,4- pheny 1 en - 

d iamin 


gelb 


39 


If 


2 - Chi or- 5 -me thoxy - 1 , 4 - pheny 1 en- 
d iamin 


orangegelb 


40 . 


4-Methyl- 6-me thoxy- 7 - 
amino chino Ion- (2) 


1 ,4-Phenylendiamin 


gelb 


41 


tt 


2-Chlor-5-methyl-l ,4-phenylenT 

diamin 


gelb 


42 


It 


2 - Chlor- 5 -me thoxy- 1,4- phenylen- 
d iamin 


gelb 
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Diazokomponente 


Bis-acetoacetylverb. von 






7-aminochinolon- (2) 


1 A—Pl^pTiv 1 pndiamin 






It 


2-Methoxy-l ,4-phenylendiamin 


gelb 




11 


2-Chlor-l ,4-phenyl8ndiamin 


grllngelb 




II 


1 5 5-D'J aminonaohthalin 


gelb 




If 


^ J j—jjiiiic cnyjL— X J 'r-pnenyxenui.amiii 


gexD 




It 


2 , 5 -D i chl or - 1 , 4 - ph eny 1 end i amin 


grllngelb 




11 


2 - Chi 0 r- 5 -m e thy 1 - 1 , 4 - ph eny 1 en - 

diamin 


gelb 




tt 


2-Chlor-5-methoxy-l ,4-phenylen- 
a Lamm 


gelb 




It 


2-Methyl-5-methcxy-l 3 4-phenylen- 
diamin 


orange 




It 


2 , 5 -Dims thc3:y- 1,4- ph enyl end iamin 


orange 




It 


255-Diaethoxy-l ,4-phenylen-di- 
amin 


braunorange 




ti.-HC:cnyi- o-c-iior- / - 
amine chinolon- (2) 


1 j4-Phenylendiamj.n 


gCXD 




ft 


2 -Me thoxy- 1 , 4- ph enyl en d i amin 


gelb 




It 


2-Chlor-l ,4-phenylendiainin 


gelb 




II 


2 ,5-Dichlor-l ,4-phenylendiamin 


grllngelb 




II 


2 - Chl 0 r - 5 -me thy 1 - 1 , 4 - ph enyl en- 
Qiamxn 


gelb 




amino chinolon- (2) 


1 J — irnenyxenoiamiu 


gelb 




II 


2 , 5 -Dimethyl -1 ,4- phenyl endiamin 


orange 




If 


z J ^— juiciiXOi - X J H-pnenyxenaxamxn 


gningexD 




ti 


z- unxoi — metnyx x ^ H—pnenyx en- 
diamin 


orange 




ft 


2 J 5-Diae thoxy- 1 ,4- phenyl endiamin 


rotorange 




5-Amino-ben2imidazolon 


1 ,4-Phenylendiamin 


gelb 




It 


2-Chlor-5-methyl-l ,4-phenylGn- 
d iamin 


gelb 




5 -Amino- 6-methyl~ben-. 


1 ,4-Phenylendiamin 


orange 




If 


2 - Chl or- 5 -me thy 1 -1,4- phenyl en - 
diamin 


gelborange 
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■ Dia zokomponen t e 


Bis-acetoacetylverb. von 




68 


'5-Amiiio-6-methyl- 


2-Chlor-5-methoxy-l,4-.phenylen- 

UXCtUlXii 


orange 


69 


5-Amino- 6-methoxy- 

V» QT*^ T m T a T /Sn 
U c L 1 ^ JLUi JL U cL ^ X (J 1 1 


1 ,4-Phenylendiamin 


orangerot 


70 


If 


2 - Chlor- 5 -me thy 1 - 1 , 4- pheny len- 

uxoiuxu 


rotorange 


71 


5 -Amino - 6 - ae tho xy - 

U XIIIJL (J CL SO I, UIl 


2-Chlor-5-methyl-l ,4-phenylen- 

U JLalUxU 


rotorange 


72 


% 11 


diamin 




73 


5 - Amino - 6 - ch 1 o r - b en t 
zimidazolon 


1 ,4-Phenylendiamin 


gelb 


74 


' ti 


2-Methoxy-l ,4- phenyl endiamin 


gelb 


75 


tr 


2 - Chi or- 1,4- phenyl end iamin 


grlingelb 


76 


It 


2 , 5-Dimethyl-l ,4-phenylendiamin 


gelb orange 




If 


X , D-iixcniox— X — pnenyxenaiarnxn 


gelb 


78 


n • 


2-Chlor-5-methyl-l ,4-phenylen- 
uxdmxn 


gelb 


79 


11 


2-Chlor-5-methoxy-l ,4"phenylen- 

u xaluJLU 


orangegsll 


80 


1 -Me thy 1 - 5 - amino - 
D en z xm X Q a. z o X u n 


1 ,4-Phenylendiamin 


gelb 


81 


l-Aethyl-5-ainino- 

Dsnzxuixaazoxon 


II 


grungelb 


82 


II 


2-Chlor-5-methyl-l ,4-phenylen- 

Qxaiuxu 


gelb 


83 


n 


2-Chlor-5-methoxy-l ,4-phenylen- 
uxaiuxii 


gelb 


84 


l-Isopropyl-5-ainino- 
D cnsxuix u a.zo xon 


1 ,4-Phenylendiamin 


grlingelb 


85 


II. 


2-Chlor-5-methyl-l,4-phenylen- 

axamm 


gelb 


86 


If 


2-Chlor-5-methoxy-l ,4-phenylen- 
□xamxn 


orangegell 


87 


1 -n-Bu ty 1 - 5 - amino - 
benzimidazolon 


1 ,4-Phenylendiamin 


grilngelb 


88 


11 


2-Chlor-5-methyl-l,4-phenylen- 

diamin 


gelb 


89 




2-Chlor-5-methoxy-l ,4-phenylen- 
diamin 


orangegell 
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II 


III 


!Jr. 


Diazokomponente 


Bis-acetoacetylverb . von 




90 


1 - Cy cl ohexy 1 - 5 - araino- 
benEimidazolon 


1 , 4 -P h eny 1 en d i amin 


grunge lb 


n 


II 


2 - Chi or- 5 -me thy 1 -1,4- pheny 1 en- 
diamin 


gningelb 


n 


II 


2-Chlcr-5 -me thorjr- 1 , 4- pheny 1 en- 

diamin 


gelb 


)3 


1 - Phenyl - 5 - amino - 
benzimidazolon 


1 5 4-Phenylendiamin 


grtingelb 


)4 


ti 


2-Chlor-5-methyl-l 54-phenylen- 
diamin 


grUngelb 


)5 


If 


2-Chlor-5-methoxy-l,4-phenylen- 

diamin 


griingelb 


16 


1- (3 ' -Chlorphenyl) -5- 
aminob en z imi d a zo 1 on 


1, 4 -Phenyl end i amin 


gelb 


i? 


If 


2-Methoxy-l j4-phenylendiamin 


gelb 


18 


If 


2 , 5-Dimethyl-l 5 4-phenylen- 
diamiri 


orange 


•9 


II 


2 , 5-Dichlor-l , 4-phenylendiamin 


grUngelb 


.00 


n 


2 - Chi or -5 -me thy 1 - 1 , 4 -pheny 1 en- 

diamin 


gelb 


01 


It 


2-Chlor-5-methoxy-l , 4-phenylen- 
diamin 


gelb 


02 


1- (4 ' -Methylphenyl) - 
S-aminobenzimidazolon 


1 ,4-Phenyl end i amin 


grUngelb 


03 


11 


2-Chlor-5 -me thy 1 -1,4- phenyl en- 

diamin 


grUngelb 


04 


II 


2-Chlor-5-methoxy-l , 4-phenylen- 
diamin 


gelb 


05 


6-Aininochinazolin- 
dion- (2,4) 


2-Chlor-5-methyl*l,4-phenylen- 
diamin 


gelb 


06 


7-Aniinociiinazolin- 
dion-(2,4) 


2-Chlor-5-methyl-l , 4-phenylen- 
diamin 


gelb 


07 


It 


2 - Chlor- 5 -me thoxy - 1 , 4 -pheny 1 en - 
diamin 


orangegelb 


08 


6-Aminochina2olon- (4) 


2-Chlor-5-methyl-l , 4-phenylen- 
diamin 


gelb 


09 


II 


2-Chlor-5-methoxy-l , 4-phenylen- 
diamin 


gelb 


10 


7-Aininochinazolon- (4) 


1 , 4-phenylendiamin 


grUngelb 
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II 


III 


Nr. 


Diazokomponente 


Bis-acetoacetylverb . von 




Ill 


7-AiniTiochinazoloTi- (4) 


2 - Chlor - 5 -me thyl -1,4- phenyl en- 
diamin 


gelb 


112 


S-Amino- 6-chlor- 
chinazolon- (4) 


11 


girlingelb 


113 


II 


2-Chlor-5-inethoxy-l ,4-phenylen- 

diamin 


orange 


114 


2- (3 ' -Arainophenyl) - 
chinazolon- (4) 


2 - Chi or- 5 -me thy 1 -1,4- phenyl en- 
diamin 


griingelb . 


115 


11 


2-Chlor-5-methoxy-l ,4-phenylen- 
dianiin 


grUngelb 


116 


2- (4 ' -Arainophenyl) - 
chinazolon- (4) 


2 - Chlor- 5 -me thyl - 1 , 4-phenylen- 
diamin 


gelb 


117 


2- (3 '-Chlor-4' -amino- 
phenyl) -chinazolon- (4) 


If 


grUngelb 


118 


II 


2-Chlor-5-methoxy-l ,4-phenylen« 

diamin 


gelb 


119 


2- (3 ' -Amino-4 ' -methyl 
phenyl ) - chinazolon- 
(4) 


- 2-Chlor-5-Tnethyl-l,4-phenylen- 
diamin 


grUngelb 


120 


II 


2-Chlor-5-inethoxy-l ,4-phenylen- 
diamin 


grUngelb 


121 


2- (3'-A.rQino-4'-meth- 
oxyphenyl) -chinazo- 
lon- (4) 


2 - Chi 0 r-5 -me thyl -1,4- pheny len- 
diamin 


grUngelb 


122 


11 


2-Chlor-5-inethox3^-l,4-phenylen- 
diamin 


grUngelb 


123 


6- (3 ' -Ainino-4 ' -meth- 
0 xybetizoyl amino ) - 
chinazolon- (4) 


2 - Chi or - 5 -me thy 1 -1,4- phenyl en- 
diamin 


grUngelb 


124 


ti 


2-Chlor-5-methoxy-l ,4-phenylen- 
diamin 


gelb 


125 


7 -Aminophenmorpholon- 
(3) 


1 ,4-Phenylendiamin 


gelb 


126 




2-Chlor"5-methoxy-l ,4-phenylen- 
diamin 


gelb 


127 


6-Hethyl-7-aminophen- 
inorpholpn- (3) 


II 


orange 


128 


It 


2 , 5-Dimethoxy-l , 4-phenylendiamin 


rotorange 


129 


6-Methoxy-7 -aminophen 
morpholOii- (3) 


" 1,4-Phenylendiamin 


orange 
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Diazokomponente 


Bis •- ace toace tv] verb von 




30 


6-Met;hoxy-7"aininophen- 


2 - Chi or- 5 -me thoxy- 1 , 4- phenyl en- 


rotorange 




morpholon- (3) 


diamin 




il 


6-Kitro-7-aTninophen- 


2-Chlof-5-methyl-l 5 4-phenylen- 


rotorange 




niorpholon- (3) 


QXdrni.n 




i2 


ti 


2 - Chi 0 r - 5 -me thoxy- 1,4- phenyl en - 


rot 






diamxn 




53 


6-Aininophexunorpholon- 


ft 


griingelb 




(3) 






54 


6-Amino-8-chlorphen- 


2-Chlor-5-methyl-l,4-phenylen- 


gelb 




morpholon- (J) 


diam3.n 




{5 


II 


2 - Chi or - 5 -me thoxy- 1 , 4- phenyl en- 


gelb 






diamin 






6-Aminochinoxalin- 


z- unior-^-meLnyj.— X j<+-pneuyxeu- 


gexD 




ajLon— \^ J 


tJ J.CLLIIJLI.1 






4 - Aminona ph tho s t yr i 1 


It 


irot 


;8 


It 


2 - Chi or- 5-me thoxy- 1 , 4- phenyl en- 


rot 






diamin 






3-Ainino-naphtaliinid 


2 - Chi or - 5 -me thy 1 -1,4- phenyl en- 


gelb 




diamin 
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Beispiel 140 



0,6 g des nach Beispiel 1 bergestellten Pigments werden 
mit 67 g Polyvinylchlorid, 33 g Dioctylphthalat , 2 g Di- 
butylzinndilaurat und 2 g Titandioxyd zusainmengemischt 
und auf einem Walzenstuhl wahrend 15 Mlnuten bei 160°C zu 
einer dlinnen Folie verarbeitet. Die so erzeugte gelbe 
Farbung ist farbstark, migrations- und lichtecht, 

Beispiel 14l 



1,00 g des nach Beispiel 1 bergestellten Pigments wird mit . 
4,00 g Druckfirnis der Zusammensetzung 

29, /r % LeinBl-Standbl (300 Poise), 

67,2 % LeinBl-Standbl ( 20 Poise), 

2,1 % Kobaltoctoat ( 8 % Co) und. 

1,3 % Bleioctoat ( 24 % PB) 

auf einer Engelsmann-Anreibmaschine fein anger ieben und 

hierauf mit Hilfe eines Klischees im Buchdruckverfahren 
2 

mit 1 g/m aaf Kunstdruckpapier gedruckt. Man erhalt einen 
starken, reinen orange stichigen Gelbton mit guter Trans- 
parenz und gut em Glanz. Im Drei- oder Vierfarbendruck 
lassen sich durch Uebereinanderdrucken auf Blau sehr 
brillante Grlintbne erzeugen. 

Das Pigment eLgnetsich auch flir andere Druckverfahren, wie 
.Tiefdruck,Off setdruck, Flexodruck und ergibt hier eben- 
* falls sehr gute Resultate. 
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Beispiel 142 



15 g einer 35 % Butanol enthaltenden Kollodiumwolle, 15 g 
elnes mit Ricinusbl modif izierten Phthalatharzes, 15 g 
einer 707o"igen butanolischeii Lbsung eines Harnstof f lack- 
harzes, 20 g Butylacetat, 10 g Glykolmonoathylather, 20 g 
Toluol und 5 g Alkohol werden zu einem Lack verarbeitet- 
Dieser wird anschliessend mit 2 g des Farbstoffs gemass 
Beispiel 1 und 2 g des Titandioxyd (Rutil) pigmentiert 
und gemahlen. Nach dem Sprit zen auf Karton und Trocknen 
des Lackes erhalt man einen gelben Ueberzug von sehr guter 
Licht-, Ueberlackier- und Wetterechtheit . 

Beispiel 143 



Zu 100 g eines Einbrennlackes, der aus 58,5 g einer 607o-igen 
Lbsung eines Kokosalkydharzes in Xylol, 23 g einer 657o-igen 
Lbsung eines Melaminlackharzes in Butanol, 17 g Xylol und 
1,5 g Butanol besteht, gibt man 1 g des Farbstoffes gemass 
Beispiel 1 und 5 g Titandioxyd. Man mahlt das Gemisch 48 
Stunden in einer Kugelmlihle und spritzt den so pigmentier- 
Len Lack auf eine gereinigte Metalloberf lache. Nach dem 
Einbrennen bei 120° erhalt man eine rotstichig-gelbe Far- 
bung von guter Licht-, Ueberlackier- und Wetterechtheit. 
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PatentansprUche 

1. Disazopigmente der Formel 

COCH^ COCHo 
I 3 j 3 

. R-N=N-CHCONH-A-NHCOCH-N-N-R 

worin A einen Phenylen- oder Naphtylenrest und R einen 
aromatischen Rest, enthaltend eine cyclisch-gebundene -CONH 
Gruppe bedeutet. 

2. Disazopigmente gem^ss Anspruch 1, worin A einen 1,4- 
Thenylen- oder 1,5-Naphtylenrest bedeutet. 

3. Disazopigmente gemass den Ansprllchen 1 und 2, 
worin Pv einen aromatischen Rest bedeutet, der einen 5- 
oder 6-gliedrigen Heteroring enthalt, welcher die Gruppe 
-CONH- als Bestandteil des Ringes enthalt, 

4. Disazopigmente gemMss Anspruch 1 der Formel 




worin D ein Ripg system der Formel 
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N 
H 



Z 



,00 



Oder 




0 



It 




eine Gruppe der Formel -NR^-, -C=CH-, -O-CH2-, 
-CO-NH-, -NH-CO-, -0-, 

ein H-Atom, eine Alkylgruppe enthaltend 1 bis 4 C-Atope, 
eine Cycloalkylgruppe enthaltend 5-6 C-Atome oder eine 
gegebenenfalls durch Halogenatome, Alkyl- oder Alkoxy- 
gruppen, enthaltend 1 bis 4 C-Atome, substituierte Phenyl 
gruppe , 

ein H-Atom, ein Hal ogena torn , eine Alkyl- oder Alkoxy- 
gruppe, enthaltend 1 bis 4 C-Atome, oder eine Phenoxy- 
gruppe, 

eine direkte Bindung, eine Phenylen- oder Benzoylamino- 
gruppe, 

und ein H- oder Halogenatom, eine Alkyl- oder Alkoxy- 
gruppe, enthaltend 1 bis 4 C-Atome, bedeutet. 

Disazopigmente gemSss Anspruch 4 der Formel 



D-N=N-CH-CO-NH- 



CO - CH, 



3 



2 
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worin ID, und die in Anspruch 4 angegebene Be- 
deutung haben. 

6. Disazopigmente gemSss Anspruch 4 der Formel 



0=C 




N=N-CH-CO-KH- 
CO-CHo 




worin X-j^, und Y^^ die in Anspruch 4 angegebene Be- 
deutung haben und eine Gruppe der Formel -NRj^-, 
-^«CH- Oder -O-CH2- bedeutet. 



CH, 



7. Disazopigmente gemass den AnsprUchen 1-6 der 

Formel 



COCH^ 
I 3 
N-N-CHCONH- 





worin Rj^, Xj^, und Z^ die im Anspruch 4 angegebene Be 
deutung haben* 



8. Verfahren zur Herstellung von Disazopigmenten der 

Formel 

COCH3 ^om^ 

R. N=N- CHCONH- A- NHCoiH- N=N- R 
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worin A einen Phenylen- oder Naphtylenrest und R einen aro- 
matischen Rest, enthaltend eine cyclisch-gebundene -CONH- 
Gruppe bedeutet, dadurch gekennzeichnet, dass man eine Diazo- 
oder Diazoaminoverbindung eines Amins der Formel R-IJH2 mit 
einer Kupplungskomponente der Formel 
CH3COCH2CONH-A-NHCOCH2COCH2 

im Molverhaitnis 2:1 knppelt.. 

9. Verfahren gemass Anspruch 8, dadurch gekenn- 

zeichnet, dass man von einer Diazokoniponente der Formel 
R-NH2 ausgeht, worin R einen sromatischen Rest bedeutet, 
der einen 5- oder 6-gliedrigen Heteroring enthalt, welcher 
die Gruppe -COrai- als Bestandteil des Ringes enthalt. 



10. Verfahren gemass den Ansprilchen 8 und 9, dadurch 
gekennzeichnet, dass man von einer Diazokomponente der 
Formel 




ausgeht, worin X^^ ein Wasserstoff- oder Halogenatom, eine 
Alkyl- Oder Alkoxygruppe, enthaltend 1 bis 4 C-Atome oder ' 
eine Phenoxygruppe und Z eine ein- oder zweigliedrige Brlicke 
bedeuten. 

11, Verfahren gemass den Ansprilchen 8 und 9, dadurch 
gekennzeichnet, dass man von einer Diazokomponente der 
Formel 
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ausgeht, worin Xj^ eine direkte Bindung, eine Phenylen- oder 
Benzdylaminogruppe bedeutet. 

12. Verfahren gemSss Anspruch 10, dadurch gekennzeichnet , 

dass man von einer Diazokomponente der Formel 




ausgeht, worin die in Anspruch 10 angegebene Bedeutung 
hat und eine Gruppe der Formel -NR^-, -C=CH- oder -0-CH^- 

und Rj^ ein H-Atom, eine Alkylgruppe en thai tend 1 bis 4 C-Atome, 
eine Cycloalkyl- oder eine gegebenenfalls durch Halogenatome, 
Alkyl- oder Alkoxygruppen, enthaltend 1 bis 4 C-Atome, sub- 
stituierte Phenylgruppe bedeuten. 

13^ Verfahren gemass Anspruch 12, dadurch gekennzeichnet, 
dass man von einer Diazokomponente der Formel 




ausgeht, worin X^ die in Anspruch 10, Rj^ die in Anspruch 
12 angegebene Bedeutung besitzt. 
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14. Verfahren gemSss Ansprucli 8, dadurch gekennzeichnet , 
dass man von einer Kupplungskomponente der angebebenen Formel 
ausgeht, worin A einen 1,4-Phenylen- oder 1,5-Naphtylenrest 
bedeutet. 

15. Verfahren gemass Anspruch 8, dadurch gekennzeich- 
net, dass man eine Kupplungskomponente der Formel 




verv7endet, worin und Z-^ H- oder Ilalogenatom, Alkyl- 
oder Alkoxygruppe enthaltend 1-4 C-Atome bedeuten. 

16. Verfahren zum Pigmentieren von hochmolekularem 
organischem Material, gekennzeichnet durch die Verwen- 
dung der Farbstoffe gemass Anspruch 1- 

17. Hochniolekulares organisches Material enthaltend 
als Pigmente die Farbstoffe gemass Anspruch 1. 



5098 1 9/ 1 0 1 3 



This Page is Inserted by IFW Indexing and Scanning 
Operations and is not part of the Official Record 

BEST AVAILABLE IMAGES 

Defective images within this document are accurate representations of the original 
documents submitted by the applicant. 

Defects in the images include but are not limited to the items checked: 

□ BLACK BORDERS 

□ IMAGE CUT OFF AT TOP, BOTTOM OR SIDES 

□ FADED TEXT OR DRAWING 

^ BLURRED OR ILLEGIBLE TEXT OR DRAWING 

□ SKEWED/SLANTED IMAGES 

□ COLOR OR BLACK AND WHITE PHOTOGRAPHS 

□ GRAY SCALE DOCUMENTS 

□ LINES OR MARKS ON ORIGINAL DOCUMENT 

□ REFERENCE(S) OR EXHIBIT(S) SUBMITTED ARE POOR QUALITY 
tS^THER: {^cLq ^ j?(AM<^^^ 

IMAGES ARE BEST AVAILABLE COPY. 
As rescanning these documents will not correct the image 
problems checked, please do not report these problems to 
the IFW Image Problem Mailbox. 



